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 近 年 ，産 業 廃 水 や 生 活 排 水 に 由 来 す る 窒 素・リ ン 等 の 栄 養 塩 の 流 出 に 伴 い ，
水 域 の 汚 濁 が 進 行 し て い る 。特 に ，湖 沼 の 富 栄 養 化 に よ る 有 毒 ア オ コ の 発 生 ，
お よ び 硝 酸 性 窒 素 に よ る 地 下 水 汚 染 等 が 各 地 で 深 刻 化 し て お り ， 様 々 な 排 水
か ら の 高 効 率 な 栄 養 塩 除 去 手 法 の 確 立 が 急 務 の 課 題 と な っ て い る 。 現 在 排 水
か ら の 栄 養 塩 の 除 去 に は ， コ ス ト の 観 点 か ら 生 物 学 的 処 理 法 が 主 に 用 い ら れ
て い る が ， 生 物 化 学 反 応 は p H や 水 温 等 の 外 部 環 境 因 子 に 大 き な 影 響 を 受 け
る た め ， 安 定 し た 処 理 が 困 難 で あ る 。 こ の た め ， 処 理 の 安 定 化 を 達 成 す る 新
し い 処 理 プ ロ セ ス の 開 発 が 強 く 求 め ら れ て い る 。 ま た ， 生 物 学 的 栄 養 塩 除 去
に 関 与 す る 脱 窒 細 菌 お よ び リ ン 蓄 積 細 菌 は 排 水 中 の 有 機 物 を 巡 っ て 競 合 す る
た め ， 窒 素 ・ リ ン の 同 時 除 去 を 達 成 す る 際 に し ば し ば 問 題 が 起 こ る 。 こ の 競
合 を 解 消 す る た め に ， 脱 窒 能 を 持 つ リ ン 蓄 積 細 菌 （ 脱 窒 性 リ ン 蓄 積 細 菌 ） の
利 用 が 提 案 さ れ て い る が ， こ れ ま で 提 案 さ れ た プ ロ セ ス は ， こ れ ら の 微 生 物
を 集 積 す る 複 数 の 反 応 槽 と 沈 降 槽 を 必 要 と す る た め ， 大 規 模 の 事 業 場 を 除 い
て は 導 入 が 困 難 で あ る 。  
  以 上 の 背 景 を 踏 ま え ， 本 論 文 で は 小 規 模 事 業 場 へ 導 入 可 能 な 窒 素 ・ リ ン 同
時 除 去 プ ロ セ ス の 開 発 を 行 う こ と を 目 的 に し て ， 実 時 間 制 御 法 を 提 案 し ， 検
討 を 行 っ て い る 。 半 回 分 式 反 応 槽 （ S B R） 内 で は ， 生 物 化 学 反 応 の 進 行 に 伴
っ て 酸 化 還 元 電 位 （ O R P） や p H 等 が 急 激 に 変 化 す る た め ， こ れ ら の 情 報 を
リ ア ル タ イ ム で 検 出 し ， 運 転 制 御 に フ ィ ー ド バ ッ ク す る こ と に よ っ て ， 不 安
定 な 生 物 反 応 を 常 時 監 視 し ， 制 御 す る こ と で ， 処 理 の 安 定 化 を 達 成 す る こ と
が 可 能 で あ る 。 本 論 文 で は 制 御 パ ラ メ ー タ の 有 効 性 を 実 験 的 に 確 認 す る こ と
で 制 御 手 法 を 確 立 し ， 最 終 的 に 実 排 水 処 理 に 適 用 す る こ と で 本 手 法 の 有 効
性 ・ 実 用 性 を 示 し て い る 。 一 方 ， 本 論 文 で は ， 既 存 の 処 理 プ ロ セ ス の も う 一
つ の 課 題 で あ る ， 窒 素 ・ リ ン 同 時 除 去 プ ロ セ ス の 高 効 率 化 を 図 る た め に ， グ
ラ ニ ュ ー ル 法 に 着 目 し て い る 。 グ ラ ニ ュ ー ル と 呼 ば れ る 自 己 造 粒 微 生 物 群 の
内 部 で は ， 酸 素 の 濃 度 勾 配 が 生 じ る た め ， 曝 気 条 件 時 に お い て も 内 部 に 無 酸
素 部 位 が 創 出 さ れ ， 酸 素 を 好 ま な い 脱 窒 性 リ ン 蓄 積 細 菌 を 集 積 す る こ と が 可
能 で あ る 。本 論 文 で は ， S B R を 用 い て グ ラ ニ ュ ー ル を 形 成 し ，単 一 槽 を 用 い
て 窒 素 ・ リ ン の 同 時 除 去 が 達 成 可 能 で あ る こ と を 見 出 し て い る 。 ま た ， 実 排
水 処 理 に 適 用 す る こ と で ， 本 手 法 の 実 用 性 の 高 さ を 証 明 し て い る 。 さ ら に ，
グ ラ ニ ュ ー ル の 形 成 時 に お い て も ，p H 等 の 制 御 パ ラ メ ー タ の 挙 動 を 基 に し た
実 時 間 制 御 法 を 適 用 す る こ と が 可 能 で あ る と 考 え ， 実 時 間 制 御 法 と グ ラ ニ ュ
ー ル 法 を 組 み 合 わ せ た コ ン パ ク ト で 高 効 率 な 栄 養 塩 除 去 プ ロ セ ス の 開 発 を 実
現 し て い る 。  
 
本 論 文 は 7 章 よ り 構 成 さ れ て い る 。以 下 に 各 章 の 審 査 概 要 に つ い て 述 べ る 。 
  第 1 章 で は ， 栄 養 塩 除 去 の 必 要 性 ， 生 物 学 的 栄 養 塩 除 去 プ ロ セ ス に 関 す る
既 往 の 知 見 お よ び 問 題 点 ， 実 時 間 制 御 法 お よ び グ ラ ニ ュ ー ル 法 に 関 す る 既 往
の 知 見 に つ い て 概 説 し ， 本 研 究 の 目 的 と 意 義 を 明 ら か に し て い る 。  
   第 2 章 で は ， 生 物 学 的 窒 素 除 去 反 応 の 進 行 を モ ニ タ リ ン グ し ， 制 御 す る た
め の パ ラ メ ー タ と し て ， O R P お よ び p H を 用 い る こ と の 有 効 性 を 確 認 し て い
る 。 実 畜 産 排 水 を 用 い て S B R を 運 転 し ， 異 な る 硝 化 ・ 脱 窒 条 件 下 に お け る
O R P，p H お よ び 溶 存 酸 素 の 挙 動 を モ ニ タ リ ン グ し た 結 果 ，無 酸 素 工 程 に お け
る 脱 窒 反 応 の 制 御 に は O R P が ， ま た 好 気 工 程 に お け る 硝 化 反 応 の 制 御 に は
p H が 適 し て い る こ と を 見 出 し て い る 。 ま た ， 制 御 の 成 功 の た め に は C / N 比
の 適 正 化 が 不 可 欠 で あ る こ と を 明 ら か に し て い る 。  
  第 3 章 で は ， 第 2 章 で 得 ら れ た 成 果 を 基 に 実 際 に 制 御 プ ロ グ ラ ム を デ ザ イ
ン し ，低 C / N 比 排 水 処 理 に 適 用 す る こ と で ，実 時 間 制 御 法 の 有 効 性 を 評 価 し
て い る 。 ま ず ， O R P お よ び p H の 値 に 基 づ い た 制 御 シ ス テ ム は ， 外 部 炭 素 源
の 自 動 投 入 お よ び 無 酸 素 ・ 好 気 工 程 時 間 の 最 適 化 を 可 能 と す る こ と を 示 し て
い る 。 つ ぎ に ， 実 時 間 制 御 法 に よ っ て 無 酸 素 ・ 好 気 工 程 時 間 が 適 切 に 保 た れ
る こ と で ， 無 酸 素 工 程 に お い て 完 全 脱 窒 ， 好 気 工 程 に お い て 完 全 硝 化 が 達 成
で き る こ と を 示 し て い る 。 さ ら に ， 本 制 御 シ ス テ ム は ， 激 し い 流 入 負 荷 変 動
に 対 し て も ， 反 応 槽 内 の 生 物 化 学 反 応 に 基 づ く フ レ キ シ ブ ル な 水 理 学 的 滞 留
時 間 （ H RT） を 設 定 す る こ と で 対 応 可 能 で あ る こ と を 実 証 し て い る 。 本 制 御
シ ス テ ム を 用 い る こ と で 排 水 中 の 全 窒 素 の 9 5 %以 上 を 除 去 で き る と い う 知 見
は ， 実 時 間 制 御 法 の 有 効 性 を 示 す 上 で 極 め て 有 用 で あ る 。  
  第 4 章 で は ， 実 時 間 制 御 法 の 実 排 水 処 理 へ の 適 用 を 検 討 す る た め に ， 水 質
変 動 ， 特 に C / N 比 の 変 動 が 極 め て 激 し い 実 畜 産 排 水 を 対 象 排 水 と し て ， 約 7
ヶ 月 間 の 連 続 処 理 実 験 を 行 っ て い る 。 C / N 比 の 自 動 制 御 を 行 わ な か っ た 場 合
に は ， 平 均 の T- N 除 去 率 は 約 6 6 %で あ っ た の に 対 し ， O R P お よ び p H の モ ニ
タ リ ン グ に 基 づ い た C / N 比 お よ び 無 酸 素・好 気 工 程 時 間 の 適 正 化 を 図 る こ と
に よ っ て ， T- N 除 去 率 を 約 9 6％ ま で 向 上 で き る こ と を 示 し て い る 。小 規 模 事
業 場 の 排 水 処 理 プ ロ セ ス で 頻 繁 に 見 ら れ る 水 質 変 動 に 伴 う 栄 養 塩 除 去 率 低 下
と い う 問 題 を ， C / N 比 の 自 動 制 御 と い う 新 し い コ ン セ プ ト に 基 づ い た 手 法 で
解 決 し て い る 点 は 高 く 評 価 で き る 。  
  第 5 章 で は ， グ ラ ニ ュ ー ル を 用 い た 単 一 槽 型 の 窒 素 ・ リ ン 同 時 除 去 プ ロ セ
ス の 開 発 を 行 っ て い る 。 ま ず ， 酢 酸 ナ ト リ ウ ム を 主 成 分 と す る 人 工 排 水 を 嫌
気 /好 気 /無 酸 素 プ ロ セ ス に 流 入 さ せ ， 汚 泥 沈 降 工 程 時 間 を 極 端 に 短 く 設 定 し
て 運 転 を 続 け た 結 果 ， 約 2 ヶ 月 で 粒 径 1  m m 程 度 の 沈 降 性 の 高 い グ ラ ニ ュ ー
ル が 得 ら れ る こ と を 報 告 し て い る 。ま た ，処 理 水 中 の N H 4 - N，N O x - N，P O 4 - P
の 濃 度 は 常 に 1  g / m 3 以 下 で あ っ た こ と か ら ，グ ラ ニ ュ ー ル を 槽 内 に 形 成 さ せ
る こ と で 単 一 槽 に お け る 窒 素 ・ リ ン の 同 時 除 去 が 達 成 可 能 な こ と を 実 証 し て
い る 。 さ ら に ， １ サ イ ク ル に お け る 詳 細 な 水 質 デ ー タ か ら ， 好 気 工 程 に お い
て ， 硝 化 ・ リ ン 酸 取 り 込 み 反 応 に 加 え て ， 通 常 無 酸 素 条 件 下 で 起 こ る 脱 窒 反
応 が 同 時 に 進 行 し て い る こ と を 明 ら か に し ， グ ラ ニ ュ ー ル 内 部 で 起 こ る 複 合
的 な 微 生 物 反 応 が 栄 養 塩 除 去 に 有 効 で あ る こ と を 示 し て い る 。 つ ぎ に ， 微 小
酸 素 電 極 を 用 い た グ ラ ニ ュ ー ル 内 部 の 溶 存 酸 素 濃 度 測 定 に よ り ， 酸 素 の 浸 透
 深 さ が 約 1 0 0μ m で あ り ， 内 部 に 無 酸 素 部 位 が 存 在 し て い る こ と を 見 出 し て
い る 。 ま た ， 蛍 光 ハ イ ブ リ ダ イ ゼ ー シ ョ ン 法 に よ る グ ラ ニ ュ ー ル 内 部 の 微 生
物 分 布 の 観 察 か ら ， リ ン 蓄 積 細 菌 は 酸 素 の 浸 透 部 位 よ り 内 側 に も 存 在 し て い
る こ と を 見 出 し ， 好 気 工 程 時 に 脱 窒 反 応 を 担 っ て い る の は ， 主 に 脱 窒 性 リ ン
蓄 積 細 菌 で あ る こ と を 立 証 し て い る 。 さ ら に ， グ ラ ニ ュ ー ル の 形 成 時 に お い
て も ， 電 気 伝 導 度 や p H の 挙 動 を 利 用 し て 実 時 間 制 御 を 行 う こ と が 可 能 で あ
り ， 実 時 間 制 御 法 と グ ラ ニ ュ ー ル 法 を 組 み 合 わ せ る こ と で ， 窒 素 ・ リ ン 同 時
除 去 プ ロ セ ス の 安 定 化 を 図 る こ と が 可 能 で あ る こ と を 明 ら か に し て い る 。  
  第 6 章 で は ， グ ラ ニ ュ ー ル を 用 い た 窒 素 ・ リ ン 同 時 除 去 手 法 を 実 際 の 畜 産
排 水 処 理 へ 適 用 す る こ と を 試 み て い る 。 ま ず ， 流 入 排 水 を 人 工 排 水 か ら 水 道
水 で 希 釈 し た 畜 産 排 水 に 徐 々 に 置 換 し ，H RT を 変 化 さ せ ず に 運 転 す る こ と に
よ っ て ， 沈 降 性 の 高 い グ ラ ニ ュ ー ル を 維 持 で き る こ と を 示 し て い る 。 ま た ，
人 工 排 水 の 場 合 と 同 様 に ， 好 気 工 程 に お い て 硝 化 ・ 脱 窒 ・ リ ン 酸 取 り 込 み 反
応 の 同 時 進 行 を 確 認 し て い る 。し か し な が ら ， H RT の 増 大 と と も に ，グ ラ ニ
ュ ー ル 径 の 減 少 と 脱 窒 能 の 低 下 が 起 こ る こ と を 見 出 し て い る 。 畜 産 排 水 の よ
う な 高 濃 度 窒 素・リ ン 含 有 排 水 の 処 理 で は H RT を 長 め に 設 定 す る 必 要 が あ り ，
結 果 的 に グ ラ ニ ュ ー ル の 選 択 圧 が 減 少 す る こ と が 原 因 で あ る と 考 察 し て い る 。
そ こ で ， 本 論 文 で は 余 剰 汚 泥 の 排 出 方 法 に 改 良 を 加 え ， 沈 降 性 の 低 い 余 剰 汚
泥 の み を 排 出 す る 手 法 を 提 案 し て い る 。 そ し て ， こ の 手 法 を 導 入 す る こ と に
よ っ て H RT が 長 い 場 合 で も グ ラ ニ ュ ー ル を 維 持 す る こ と が 可 能 で あ る こ と
を 立 証 し て い る 。 最 終 的 に ， 無 希 釈 の 畜 産 排 水 を 用 い た 場 合 も ， 最 終 的 な 処
理 水 中 の 平 均 N H 4 - N， N O x - N， P O 4 - P 濃 度 は ，そ れ ぞ れ 0 . 1， 1 . 4， 1 . 2  g / m 3 以
下 に 抑 え る こ と が 可 能 で あ る こ と を 示 し て い る 。  
  以 上 ， 本 論 文 で は ， 栄 養 塩 除 去 プ ロ セ ス の 安 定 化 お よ び 高 効 率 化 を 達 成 す
る た め の 手 法 と し て 実 時 間 制 御 法 お よ び グ ラ ニ ュ ー ル 法 の 開 発 に 取 り 組 ん だ
結 果 を ま と め て い る 。 本 論 文 で 開 発 さ れ た シ ス テ ム は ， 各 種 の 生 活 排 水 お よ
び 産 業 廃 水 に 適 用 可 能 で あ り ， 生 物 学 的 栄 養 塩 除 去 プ ロ セ ス の 普 及 を 促 す こ
と が 大 い に 期 待 さ れ る 。 ま た ， グ ラ ニ ュ ー ル と い う 微 小 な 反 応 場 に 性 質 の 異
な る 微 生 物 を 効 率 よ く 配 置 し ， こ れ ら の 働 き を 最 大 限 に 生 か す た め の 制 御 手
法 を 提 唱 し て い る 点 は 斬 新 で あ る 。 以 上 の 研 究 成 果 は ， 水 環 境 工 学 お よ び 環
境 生 物 工 学 の 発 展 に 大 い に 寄 与 す る こ と が 期 待 さ れ る 。 よ っ て ， 本 論 文 は 博
士 （ 工 学 ） の 学 位 論 文 と し て 価 値 あ る も の と 認 め る 。  
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